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論文内容要旨
 銅酸化物高温超伝導の超伝導発現機構は今だに解明されておらず,さまざまな説が提唱されている。本
 研究では特に,磁性と超伝導が相関している可能性に着目し,その真偽を明らかにすることを目的とする。
 高温超伝導体では,低エネルギーのスピン励起が抑制される現象,スピンギャップが観測される。
 YBa2Cu30了一,における中性子散乱やNMRの測定によると,underdoped領域(y>0)ではT。より上の温
 度からスピンギャップが開く。この常伝導相でのギャップはシュードギャップとも呼ばれている。このシュー
 ドギャップがどのような原因から開くのか今だに分かっていない。この原因解明は,超伝導クーパー対形
 成のメカニズム解明につながるものと思われ,非常に重要である。
 現在,高温超伝導体のクーパー対の対称性はd波で,ギャップは異方的だと考えられている。このよう
 な場合,観測している物理量がフェルミ面上のどの場所を反映したものなのかを把握しておく必要がある。
 ところが,YBa2Cu30アー,の磁気散乱ではこれがよく分からない。そのため,そこから得られる物理はおの
 ずと制限されてしまう。それに対して,La2.、Sr、CuO4では,もし磁気散乱がフェルミ面のネスティング
 によって観測されるものであるならば,ネスティングベクトルを精度良く決めることができ,フェルミ面
 上のどの場所を見ているのかはっきりと分かる。そのため,La2、、Sr,CuO4のスヒ。ン揺動の測定から多く
 の知見が得られる可能性がある。
 本研究では,overdoped領域(x>0.15)を含む広い組成範囲におけるLa2.、Sr,CuO4の単結晶を育成し,
 そのスピン揺動を中性子散乱によって調べた。これにより,La2.,Sr、CuO4のスピン揺動の全貌を明らか
 にすることを目指す。
 1)単結晶育成
 本研究では中性子非弾性散乱実験に必要なLa、.、Sr,CuO、の大型単結晶をTSFZ法によって育成する
 ことを試みた。TSFZ法による単結晶の育成では,融帯を長時間(約4日間)安定に保つことが非常
 に難しい。我々は融帯が不安定になる最大の原因は融液の原料棒への染み込みにあると考え,これを
 少なくするには温度勾配を急俊にすべきであると考えた。それを実現するため,本研究ではこれまで
 考慮されたことのない光集中FZ炉の光学系を改良した。まず,フィラメントの大きさ及び形状を変え
 た時,光の照射分布がどう変わるのかをシミュレーションと温度分布の測定により調べた。さらに楕
 円鏡面の反射領域を制限することにより,照射分布がどう変化するのかも調べた。それらの結果を踏
 まえて,温度勾配を急俊にし,単結晶育成を行った。その結果,融帯は非常に安定化し,大型単結晶
 を再現性よく育成することが可能になった。これによりLa2一、Sr、Cuα(x=0、00,0.15,0.18)の大型
 単結晶(体積1cc以上)及びx二〇.20(体積約0,1cc)の単結晶を育成した。育成単結晶のキャラクタリ
 ゼーションはEPMA,磁化率や構造相転移温度の測定等により行った。
 2)スピン揺動の測定
 本研究では広い組成範囲での低エネルギースピン揺動(2meV≦ω≦14meV)を中性子散乱により
 系統的に調べた。x二〇.15,0.18のT=8Kでの磁気散乱積分強度はω≦6meVで減少する。さらに,
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 x=0.15ではω<3.5meVで,x-0.18ではω<4.5meVで磁気散乱が'観測されなくなる。このようにx=
 0.18のほうがシャープなギャップが観測される。すなわち,xが小さくなるほどギャップがぼやける傾
 向にある。x-0.18ではT-Tcでギャップが観測される。これはシュードギャップだと思われる。この
 結果は,シュードギャップはdoublelayerのYBa2Cu30了一,だけでなく,s1nglelayerのLa2一、Sr,CuO4に
 おいても観測されることを示している。一方x-0.10,0.25ではエネルギーギャップは観測されない。
 x二〇.10でギャップが見えないのは,ギャップがx=0.15よりもさらにぼやけたためだと、思われる。x-
 0.25でギャップがはっきり見えない原因として,ギャップの大きさが小さくなった可能性が挙げられ
 る。
 スピンギャップはシングレット状態が形成されるために・観測されるものと、思われる。ギャップが
 underdOped領域でぼやけているということは,このシングレット状態の寿命が短くなって・いるとい
 うことを示唆している。overdoped領域でギャップの大きさが小さくなったのは,シングレット状態
 の結合力が小さくなったことを示唆している。シングレット状態の寿命が長く,結合力が強い
 optimumdoped領域でT。が最も高くなる。これらは,sing亘et状態と超伝導が密接に相関しているこ
 とを示唆する。
 本研究によって,超伝導相におけるLa2..、Sr,CuO4の低エネルギースピン揺動の全体像が明らかとなっ
 た。これらの結果は,磁性と超伝導の相関を解明するための重要な情報を与えるものと,思われる。
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 論文審査の結果の要旨
 酸化物高温超伝導体の研究は,その発見以来世界的に精力的に続けられてきており,かなりのところま
 で理解されてきたが,その基本的なところはいまだはっきりしない。この原因は純良な試料を用いた系統
 的な実験がなされていないことによる。本研究は酸化物高温超伝導体における超伝導の発生機構を実験的
 に明らかにするために,まず大型の単結晶育成手法を確立して広い組成にわたる純良単結晶を作成し,そ
 れを用いた中性子散乱実験を行ったものである。
 研究対象としてはしa、、、Sr,CuO,tを選んだ。この物質は酸化物高温超伝導体の中では結晶構造が比較的
 単純であり,しかも広いドーピング領域において単結晶が得られるため,超伝導の発現機構に関するな重
 要な知見が得られる可能性があると考えられるからである。
 (La,Sr)2CuO・の単結晶育成においては坩堝からの不純物混入がない点でTSFZ(TravellingSolvent
 FloaLingZone)法が優れているが,この方法では均一で大きな単結晶を作りにくいと言う難点があった。
 本研究においては,その原因が融帯の不安定性にあることを着目し,これが融液の原料棒へのしみこみに
 よって起こることを見いだした。これを防ぐために試料の温度勾配をきつくする工夫を施したのが本研究
 の一つのポイントであり,これによって大型の純良単結晶を再現性よく育成できるようになった。このよ
 うにして育成された単結晶の超伝導転移温度の組成変化が粉末試料と全く同じであることは驚異的なこと
 であり,これらの単結晶の純良さをよく示すものである。このような単結晶が広い組成範囲にわたって安
 定して育成できるようになったことは,この分野の研究の進展に大きく寄与するものである。
 本研究では,ここで育成したLa,一、Sr、CuO、の単結晶を用いて,中性子散乱により磁気励起を測定し最
 も超伝導転移温度の高いx=0.15および0.i8について低エネルギーのギャップを世界で始めて観測した。
 これは超伝導ギャップとも関係するものと考えられて世界的に競争となっていたものである。本研究では
 このギャップが超伝導転移温度以上でも存在することを観測し,これが超伝導ギャップそのものではない
 ことも示し,更に議論を深める必要があることも示した。また,この磁気励起の対称性より,この超伝導
 を担う電子はd波と考えても矛盾しないことを示した。さらに,本研究ではこの超伝導転移に伴う格子波
 のソフト化も観測しており,高温からソフト化してきた格子波が超伝導転移によってソフト化を止める様
 子をきれいに観測しており,超伝導と格子波の関わりについて有用な知見を得ている。
 以上の如く本研究では酸化物高温超伝導体について,大型の純良単結晶を再現性よく育成することに成
 功し,それを用いた中性子散乱実験によって,超伝導発現機構の根幹に触れる知見を得た。これらは,今
 後この方面の研究に資するところ大であり,李哲虎が自立して研究活動を行うに必要な能力と学識を有す
 ることを示している。よって李哲虎提出の論文は博士(理学)の学位論文として合格と認める。
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